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第 1章 諸言 
1-1 研究背景 
 放射線には電磁波の一種である X 線や γ 線、また加速された粒子である陽子線、電子線、
重粒子線などが存在し、電離を引き起こすほどの高いエネルギーを持った放射線は電離放
射線と呼ばれ、一般的に人体に有害であることが知られている。そのため高濃度放射線場
である宇宙環境や、意図的に放射線を用いる放射線加速器施設、重粒子線治療等の放射線
を用いた医療現場などで放射線量を正確に測定する技術は必要不可欠である。放射線検出
器には、放射線によって励起し蛍光を発するガラスなどの材料を利用して、その発光量を
調べることで放射線量を測定するシンチレーター検出器や、シリコンなどの半導体を用い
て、放射線が半導体中に生成した電荷を測定することで放射線量を測定する半導体検出器
などが利用されてきている。またこれらの放射線検出器とは異なる原理を持った検出器と
して、飛跡検出器が存在する。前述の検出器はどちらも放射線量を電気信号として検出す
るものであるのに対して、飛跡検出器は加速粒子の通り道である飛跡を可視化し、その観
察結果から照射粒子のエネルギー、飛程、向き、種類等を測定するこのとのできる検出器
である。 
飛跡検出器としては 35 年以上もの間、プラスチック飛跡検出器(Plastic Nuclear Track 
Detector : PNTD)と呼ばれる CR-39 が利用されてきた。CR-39 は安価で高感度な反面、飛
跡検出のために高温の化学処理が必要で再利用不可能であるという欠点を持つ。この問題
点を克服した飛跡検出として 2006 年にランダウア社から、イオン飛跡を蛍光として可視化
する蛍光飛跡検出器(Fluorescent Nuclear Track Detector : FNTD)である、炭素とマグネシ
ウムを微量に添加した酸化アルミニウム単結晶(Al2O3:C,Mg)が報告された。Al2O3:C,Mgは
化学処理なしでイオン飛跡検出が可能、熱処理による再利用可能といった特徴がある。ま
た、蛍光を用いて飛跡を検出するため、飛跡の 3 次元観察が容易であるという利点を持つ。
この二つの飛跡検出器は照射された粒子と検出器の間の電離相互作用による影響を検出す
るという点で共通している。一方、本研究では、ダイヤモンド中の発光中心である NV 
(Nitrogen Vacancy)センターを利用した FNTD を提案する。この FNTD では、電離ではな
く照射粒子によるはじき出し損傷による相互作用を利用するという点で新しい検出原理を
持ったイオン飛跡検出器といえる。 
NV センターとは炭素原子を置換した窒素原子と隣り合う原子空孔とで構成される複合
欠陥であり、ナノスケールセンシング応用や、量子コンピューターの量子ビットの有力な
候補として注目を集めている。NV センターの優れた特徴として、たった一つであっても室
温にて蛍光が検出可能である点が挙げられる。NV センターは 532nm の波長のレーザーを
用いて観察することができ、検出時の空間分解能は光の回折限界である約 300 nm である。
しかし STED (Stimulated Emission Depletion)法に代表される超高分解能測定技術を用い
ることで、数 nm の空間分解能で蛍光測定が可能となる[1]。従って、ダイヤモンドに照射
したイオンに沿って形成された原子空孔を NV センターへと変換することが出来れば、そ
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れは即ちイオンのはじき出し損傷によって生じた原子空孔を検出するということであり、
さらに STED 法を用いて測定することで、イオン飛跡に沿って形成された NV センター一
つ一つを分解して、イオン飛程部の高エネルギー密度付与領域ですら数 nm という超高分
解能で可視化できることが期待できる。 
 
1-2 研究目的 
 本研究はダイヤモンド中の NV センターを用いた飛跡検出の初の試みとして以下の実験
について取り組んだ。 
 
① ダイヤモンド中のイオン飛跡検出の検証実験 
ダイヤモンドを利用したイオン飛跡検出が成された例は未だ無いため、まずはイオン飛
跡に沿って NV センターを形成することが可能なのか否かの検証実験を行う。 
 
② イオン飛跡検出感度の窒素濃度依存性 
イオン飛跡に沿って NV センター形成させるためには、ダイヤモンド中にある程度の濃
度の窒素が取り込まれている必要がある。そこで窒素濃度の異なるダイヤモンドを複数用
意し、ダイヤモンド中の窒素濃度がイオン飛跡検出感度に与える影響を調べる。 
 
③ イオン飛跡検出感度の熱処理依存性 
NV センターを形成させるためには熱処理によって原子空孔を拡散させる必要がある。
しかし NV センターを効率的に形成させるための最適な熱処理条件は未だ明らかになって
いない。そこで本研究では熱処理時間に着目し、イオン飛跡検出感度の熱処理時間依存性
を明らかにする。 
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1-3 本論文の構成 
第 1 章は緒言である。 
第 2 章は NV センターについて述べる。 
第 3 章は飛跡検出器について述べる。 
第 4 章は実験概要について述べる。 
第 5 章は NV センターを利用したイオン飛跡検出の検証実験及び検出感度向上の結果につ
いて述べる。 
第 6 章は結言である。 
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第 2章 NVセンターについて 
 ダイヤモンド中の発光中心は単一もしくは複数の不純物原子や原子空孔から構成され、
それ自身が蛍光を発することから、ダイヤモンドを着色しカラーダイヤモンドを作り出す
要因となる[2]。近年ではダイヤモンド中の発光中心はこうした宝石の価値を上げる要因と
してだけで無く、物理学的にも非常に注目を集めている。ダイヤモンドは非常に安定な物
質で、5.5 eV という広いバンドギャップを有することから、安定で高輝度な欠陥が存在し
うるという特徴を持つ。ダイヤモンド中の発光中心はこれまでに数多く報告されているが、
中でもNV(Nitrogen Vacancy)センターは非常に優れた特性を持った欠陥として注目されて
いる[3]。NV センターは炭素原子を置換した窒素原子と、隣り合う原子空孔で構成される
複合欠陥である(図 2-１参照)。NV センターは高効率で発光し、優れた磁気光学特性を持つ
ことから、量子情報通信、量子コンピューターの量子ビット、またナノスケールのセンシ
ングなどの応用が期待されている。本研究では NV センターの特徴の中でも高効率で蛍光
を発するという点に着目し、今までにない NV センターの応用を行った。そこで本節では、
本研究において重要な役割を持つ NV センターの特徴を説明する。 
  
 
図 2-1:NV センターの模式図 
窒素原子
原子空孔
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2-1 NVセンターの電子構造と光学特性 
 NV センターは電荷の状態によって異なる発光特性を示すことが知られている[4,5]。電荷
が中性の NV センターは、構成する窒素原子から 2 つ、原子空孔に隣接する炭素原子のダ
ングリングボンドからそれぞれ１つずつ電子を供給して合計 5 つの電子を持ち、570 
nm~700nm の波長の発光を示す。付近の窒素不純物原子等から 1 つ電子を供給されると負
に帯電した NV-が形成され、640 nm~800 nm の波長の発光を示す。逆に電子が 1 つ放出す
ると正に帯電した NV+が形成される。NV+と NV0は磁気光学的に不活性である。それに対
して負に帯電した NV-は磁気光学的に活性であるため、現在は NV-に関する研究が主流と
なっている。本研究においては NV センターの発光効率にのみ着目し、磁気光学特性を利
用した応用は視野に入れていないため必ずしも NV-のみに着目する必要はないが、使用し
たダイヤモンドが電子の供給源となる不純物窒素濃度を比較的多く含むため、大半の NV
センターは負に帯電していると想定される。そのため本稿で扱う NV センターは全て負に
帯電した NV-を指す。 
 図 2-2 に NV センターのエネルギー準位図を示す。NV センターの光学遷移は図 2-2 に示
す基底準位(|g>)、励起準位(|e>)、そしてその中間に存在する一重項状態をとる準安定な準
位(|s>)の 3 つの準位で説明できる。NV センターは磁気量子数 S=1 をもつため、|g>と|e>
はさらに 3つスピン副準位に分裂する。NVセンター軸対称であることからms=+1とms=-1
の準位は縮退している。まず ms=0 の電子スピンをもつ NV センターは光によって励起され
|e>へと遷移する。このとき NV センターの電子スピンは保持される。その後高い確率で高
速の輻射遷移を経て|g>へと遷移する。この際の発光寿命はおよそ 13 ns であり、数%が 638 
nm のゼロフォノンラインとしてエネルギーを放出し、残りのエネルギーは 640~800 nmの
フォノンサイドバンドとして放出される。それに対して ms =±1 の電子スピンをもつ NV
センターも同じように光によって励起され|e>へと遷移し、同じくスピンの状態は保存され
る。その後高い確率で|s>を経由し|g>へと遷移し、そのスピンの状態は ms=0 へと変わる。
 
図 2-2:NV センターのエネルギー準位図 
|e>
|g>
|s>
ms=0
ms=0
ms=±1
ms=±1
輻射遷移 非輻射遷移
6 
 
この遷移は非発光の遷移であり、その発光寿命はおよそ 250 ns である。このように NV セ
ンターは、そのスピンの状態によって光学的なコントラストが生じることから、光による
スピンの状態の読み出しが可能であり、かつ読み出し後は ms=0 へと初期化される。この特
性を利用して様々な応用が成されているが、本研究においては意図的なスピン操作は行わ
ないため、ms=0 の状態にある NV センターからの蛍光を使用している。 
  
7 
 
2-2 NVセンターの形成 
 ダイヤモンドには不純物として窒素が取り込まれやすいことが知られている。窒素の一
部は NV センターを形成することから、一般的なダイヤモンドには NV センターがある程
度含まれているのが通常である。しかし、様々な応用を考えた時に、NV センターを意図的
に形成する技術が重要となってくる。意図的な NV センターの形成にはイオン注入法が用
いられる[6]。N イオンを加速させ窒素不純物濃度が十分に低いダイヤモンドに照射するこ
とで、決まった深さに N イオンが注入されると同時に照射イオンが炭素原子をはじき出し、
多量の原子空孔が導入される。その後 800℃以上の温度で熱処理することで原子空孔と直近
の窒素原子とが結びつき NV センターが形成される。過去の研究にて、導入された N イオ
ンから NV センターへの変換収率は 10%程度であることが報告されている[7,8]。イオン照
射時の加速エネルギーを変えることで注入深さを、マイクロビーム技術を用いて N イオン
数 µm まで集束させダイヤモンドに照射することで、任意の場所に NV センターを形成さ
せることも可能である。 
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2-4 単一光子源としての NV センター 
 本節の冒頭でも述べたとおり NV センターは優れた特徴を多く持つが、本研究において
最も重要な特徴は、その発光効率の高さである。NV センターは室温においてたった一つの
欠陥からの発光すら検出可能なほどの発光効率を持つ。NV センター自身のサイズは数Åで
あるため、STED (Stimulated Emission Depletion)法に代表される数 nm の空間分解能で
蛍光観察が可能な超高分解能測定技術を用いて観察することで、数 nm での蛍光観察が可
能である。観測された発光が本当に単一の NV センターから発せられたものなのかを確認
するための測定法としてアンチバンチング測定が知られている[9]。NV センターは一つの
フォトンを吸収して一つのフォトンを放出する単一光子源であることが知られている。そ
の証明はアンチバンチング測定によってなされ、この測定を行うことにより発光源が一つ
の単一光子源であることが確認可能である。以下にアンチバンチング測定の原理について
示す。 
 単一光子源である NV センターは励起状態から基底状態に減衰する際にたった一つの光
子を放出する。そのため単一の NV センターを検出している場合はある時間には同じ空間
に 2 つ以上の光子は存在しない。この性質を利用して図 2-3 の測定系を用いることでアン
チバンチング測定が可能となる。アンチバンチング測定では図 2-3 のように光子検出器の直
前にハーフミラーを置き、2 つに分かれた光を別の検出器により検出する。このときハーフ
ミラーに光子が入射すると、1/2 の確率でどちらかの方向に進み、進行方向の光子検出器で
のみ格子が検出される。この二つの信号の相関関数 g2(τ)(2-1 式)を用いて計算する。 
g2(τ) = 
I(0)I(τ)
I2(t)
                    (2-1) 
このとき I(t)は検出された光の強度である。もし検出対象が一つの単一光子源であれば同じ
時間に 2 つ以上の光子は存在しないという理由から g2(0) = 0 となる。それに対して検出対
象が2つ以上の単一光子源もしくは単一光子源ではない発光中心であればg2(0) ≠ 0となる。
実際の測定系にはノイズが含まれているため、g2(0)が最大値の 1/2 以下であれば単一光子
源であると確定できる。以上がアンチバンチング測定の原理である。図 2-4 に NV センター
のアンチバンチング測定結果を示す。 
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図 2-3:アンチバンチング測定系 
光子検出器
ハーフミラー
蛍光
 
図 2-4-:アンチバンチング測定例 
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第 3章 イオン飛跡検出器 
 イオン飛跡検出器とは放射線検出器の一種であり、照射されたイオンの通り道を可視化
しその画像を分析することで、そのイオンのエネルギー、飛程、向き、種類等を測定する
検出器である。イオン飛跡検出器には長らく、プラスチック材料を母材とし、高温化学エ
ッチング処理により飛跡を可視化するプラスチック飛跡検出器が用いられてきた[10]。また
2006 年には共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡（CFM）を用いて、飛跡を蛍光として観察す
る蛍光飛跡検出器が報告された[11]。ここではこの 2 つの検出器の紹介を行う。 
 
3-1 プラスチック飛跡検出器 
 高分子材料にイオンを照射すると、照射イオンはその飛跡に沿って媒質の化学構造を切
断する。この切断サイズは数 nm 程度であるが、これを高温の強アルカリ溶液を用いてエ
ッチングを行うことで、損傷部を光学顕微鏡によって観察可能なサイズにまで拡大するこ
とができる。エッチピット(エッチングによって拡大された照射イオンによる損傷)の形成方
向からイオンの入射方向を、形成されたエッチピットの深さからイオンの飛程を、エッチ
ングの進む速度から入射イオンのエネルギーを算出可能である。プラスチック飛跡検出器
は 1958 年に D.A Young 等によってフッ化リチウム結晶中の飛跡が、エッチングによって
光学顕微鏡観察された結果が始めて報告された[12]。現在では CR-39 の名前で呼ばれる
PADC(ポリアリル・ジグリコール・カーボネート)が用いられている[13]。図 2-5 にその繰
り返し単位構造を示す。CR-39 は無色透明の熱硬化性樹脂であり、安価かつ大面積化も容
易であるという特徴を持ち、さらに非常に高感度な飛跡検出器であることから、宇宙放射
線検出、中性子線検出、加速器施設、放射線治療施設や原子力施設での線量計測など広く
利用されている[14]。図 2-6 にマイクロイオンビーム技術を用いて CR-39 に対して等間隔
にイオン照射を行った後、光学顕微鏡を用いて飛跡観察を行った結果を示す。エッチピッ
トの形成箇所から、実際に等間隔にイオンが照射された様子が検出された。 
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図 2-6.CR-39 を用いた飛跡検出例 
エッチピット
 
図 2-5.PADC の化学構造 
O
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O
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3-2 蛍光飛跡検出器 
 2006 年にランダウア社から炭素とマグネシウムを添加した酸化アルミニウム
(Al2O3:C,Mg)を用いたイオン飛跡検出に成功した報告がなされた[11]。Al2O3:C,Mg は共焦
点レーザー走査型蛍光顕微鏡を用いて蛍光観察を行うことで飛跡の可視化が可能で、熱的
に安定、繰り返し読み出し可能、熱処理による初期化が可能である等の特徴を持つ[15]。
Al2O3:C,Mg は 9.5 eV という広いバンドギャップを持ち、電子正孔捕獲中心(F22+(2Mg))を
含む。この検出器にイオンが入射するとイオンに沿って多量の電子正孔対が形成され、電
子正孔捕獲中心が生成された電子を捕獲することで異なる荷電状態の、F2+(2Mg)となる。
F2+(2Mg)はレーザーにより励起し 750 nm にピークを持つ蛍光を発するため、レーザー走査
による蛍光観察によって飛跡検出が可能であり、深さ方向に焦点を変えながら走査するこ
とで飛跡を 3 次元的に可視化することも可能である(図 2-7 参照)。 
  
 
図 2-7 Al2O3:C,Mg の検出原理 
荷電子帯
伝導帯
620 nm 750 nm
イオン照射 読み出し
F2+(2Mg) F2+(2Mg)
F+(2Mg) F+(2Mg)
電子
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第 4章 実験概要 
4-1 NVセンターを用いたイオン飛跡検出の原理 
図 3-1 に NV センターを用いたイオン飛跡検出の原理を示す。サンプルとして、ある程度
の濃度の窒素を含んだ単結晶ダイヤモンド(窒素濃度：~ppb)を用いる。ダイヤモンドに対し
てイオンを照射すると、イオンはダイヤモンド結晶中の炭素原子をはじき出し、イオン飛
跡に沿って多量の原子空孔を形成する。その後、高温の熱処理を施すことで原子空孔が熱
拡散し、直近の不純物窒素原子と結びつくことで、イオン飛跡に沿って多量の NV センタ
ーが形成される。これを共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡（CFM）によって観察したとき、
線状の NV センターが形成されていれば、NV センターを用いることでイオン飛跡が検出さ
れたといえる。本章では行った実験の詳細について説明する。 
  
 
図 3-1:イオン飛跡検出の原理 
窒素不純物
重イオン
原子空孔
①サンプル ②イオン照射
ダイヤモンドの断面
NVセンター
③熱処理によるNVセンター形成 ④観察
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4-2 本実験で用いるサンプルの詳細 
本研究ではダイヤモンド中の窒素原子とイオン照射によって導入された原子空孔とを結
び付けて NV センターを形成する。そのためダイヤモンド中の窒素不純物濃度がイオン飛
跡検出感度に大きく影響すると考えられる。そこで本研究では様々な窒素不純物濃度のダ
イヤモンドを準備した。実験に使用したダイヤモンドは窒素やホウ素などの不純物が極め
て少ない IIa 型と呼ばれるものである。表 1 に本実験にて使用したサンプルの詳細を示す。
Sample 1 及び Sample 2 は HPHT (High Pressure High Temperature)法によって合成さ
れた IIa 型単結晶ダイヤモンドである。このサンプルは住友電気工業株式会社の角谷均から
提供を受けた。これらのサンプルは電子スピン共鳴（ESR）法を用いて不純物窒素濃度の
測定を行った。ESR 法を用いた窒素不純物濃度測定は、ダイヤモンド全体の窒素濃度を測
定し、ダイヤモンドの体積で割ることで算出した。その結果、濃度はそれぞれおよそ 3.8 ppb
及び 3 ppbであることが分かった。Sample 3はプラズマCVD(Chemical Vapor Deposition)
法によって合成された IIa 型単結晶ダイヤモンドであり、同じく ESR 法によってその不純
物窒素濃度は0.8 ppbであると測定されている。このサンプルはElement sixから購入した。
Sample 4,5,6はプラズマCVD法によって Ib型(不純物として窒素を多く含むダイヤモンド)
の単結晶 HPHT 合成ダイヤモンドの上に堆積させた IIa 型 CVD 合成ダイヤモンド薄膜で
ある。これらのサンプルは物質・材料研究機構の寺地徳之博士から提供を受けた。CVD 合
表 3-1: サンプル情報 
 
Sample Crystal Growth conditions
Sample 1 HPHT plate type lla
Unknown growth condition
N concentration = 3.8 ppb
Sample 2 HPHT plate type lla
Unknown growth condition
N concentration = 3 ppb
Sample 3 CVD plate type lla
Unknown growth condition
N concentration = 0.8 ppb
Sample 4
CVD layer type lla
N-doped
N/C = 1200 ppb
(CVD layer on lb HPHT)
Sample 5
CVD layer type lla
N-doped
N/C = 200 ppb
(CVD layer on lb HPHT)
Sample 6
CVD layer type lla
N-doped
N/C = 120 ppb
(CVD layer on lb HPHT)
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成ダイヤモンド薄膜の厚さは数十 µm である。これらのサンプルは合成時に意図的に添加す
る窒素ガス濃度を変えることで薄膜内部に取り込まれる窒素不純物濃度を制御している。Ib
基板上に CVD 薄膜を合成したダイヤモンドの ESR 測定を行うと、結晶全体の窒素濃度を
測定することができる。ESR において観察される窒素の大部分は Ib 基板に由来するもので
あり、Sample 4,5,6 の CVD 薄膜内の不純物窒素濃度を同定することができない。従って、
Sample 4,5,6 に関しては合成条件依存性を考慮することで窒素濃度依存性を議論する。 
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4-3 重イオン照射 
重イオン照射は日本原子力研究開発機構・高崎量子応用研究所の AVF（Azimuthally 
Varying Field）サイクロトロン加速器を用いて行った。サイクロトロン加速器とは粒子加
速器の 1 つであり、イオン源から発生させた粒子を一様な磁場と高周波電圧によってらせ
ん状に加速させることで、数 10 MeV から数 100 MeV まで粒子を加速させることが可能で
ある。中でも AVF サイクロトロンは加速イオンの回転半径に応じて磁場の強度を制御する
ことで、加速中のビームの拡散を抑えることが可能であるという特徴を持つ。 
今回は照射イオンに加速エネルギーが 490 MeVの Os イオン及び 560 MeVの Xeイオン
を用いた。本実験はダイヤモンドを用いたイオン飛跡検出の初めての試みであるため、よ
り確実にイオン飛跡の可視化を行うために、使用した AVF サイクロトロン加速器で照射可
能なイオンの中でも線エネルギー付与の大きい Os イオン(490 MeV)及び Xe イオン(560 
MeV)を使用した。表 3-2 に、SRIM（Stopping and Range of Ion in Matter）シミュレー
ションを用いてダイヤモンドに照射したOsイオン(490 MeV)及びXe(560 MeV)の飛程と形
成する総原子空孔数を計算した結果を示す[16]。Os イオン(490 MeV)及び Xe(560 MeV)が
ダイヤモンドに形成する原子空孔密度の深さ依存性を図 3-2 に示す。ダイヤモンドの密度は
 
図 3-2:Os イオン(490 MeV)、Xe(560 MeV)がダイヤモンドに形成する原子空孔密度の深
さ依存性 
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表 3-2:Os(490 MeV)及び Xe(560 MeV)の飛程と形成する原子空孔数 
 
Ion Xe-560 MeV Os-490 MeV
Range (μm) 23.4 18.2
Number of vacancies 21649 34763
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3.52 g/cm3、はじき出し閾値は 37.5 eV[17]として計算した。物質に照射されたイオンはエ
ネルギーを付与しながら減速していき、イオンが停止する直前でそのエネルギー付与が最
大となる。このエネルギー損失とイオンの進入深さとの関係を発見者のウィリアム・ヘン
リー・ブラッグからブラッグ曲線と呼び、停止直前位置での急激なエネルギー付与部分を
ブラッグピークと呼ぶ。 
 イオン照射実験は、図 3-3 に示す重イオン照射室において実施した。以下にイオン照射の
手順を示す 
① ビーム整形 
はじめに、使用するチャンバへのビームの輸送及びビーム整形を行う。ビームはスリッ
トを用いて 2 cm × 2 cm の正方形状に切り取り、その密度は正方形内でほぼ均一とした。 
② 粒子計測 
 次に、サンプルへの照射の前後に粒子数計測を行う。図 3-4 に粒子計測の測定系を示す。
検出器には SSD(Solid State Detector: CANBERRA 製 PD25-11-300AM)を用いた。照射粒
子が SSD に入射すると、その入射粒子数に応じて電荷量として信号が出力される。その信
号を Preamplifier（ORTEC 製 142C）によって増幅すると入力信号に比例した電圧信号に
変換される。その電圧信号は Amplifier(ORTEC 製 572Amplifier)によって数 µs の幅の電
圧パルスに変換され、MCA(Multi Channel Analyzer: Laboratory Equipment Corporation
製 MCA6000)を用いてそのピーク数を波高分別することで単位時間・面積当たりの粒子数
を測定する。 
 
 
図 3-3.イオン照射室 
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③ 重イオン照射 
 最後に、サンプルに対して重イオン照射を行う。サンプル数に限りがあるため、照射は
Al のシャドーマスクを用いてサンプルの一部に行う。（図 3-5 参照）照射角度はサンプル表
面に対して垂直と水平の 2 種類とした(図 3-6-参照)。照射は真空中(~107 Torr)にて行う。。 
 
図 3-4:粒子計測構成図 
PCAmplifierPreamplifier
重イオン照射室 重イオン計測室
SSD(25 mm2)
MCA6000
heavy ions 
 
図 3-5.サンプル取り付け例(垂直照射) 
 
図 3-6-:イオン照射方向 
(a)垂直照射 (b)水平照射
ダイヤモンド
シャドーマスク
重イオン
重イオン
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4-4 熱処理 
 イオン照射後に熱処理を行う。熱処理炉としては赤外線ゴールドイメージ炉(ULVAC 製
E45)を使用する（図 3-7 参照）。構造としてはサンプルの周囲に赤外線ランプを配置されて
おり、さらにその周囲を金メッキの施された円筒状の反射面で覆われている。すると赤外
線はサンプル位置に集光され、サンプルは赤外線のエネルギーを熱エネルギーとして吸収
 
図 3-7:赤外線ゴールドイメージ炉 
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することで、サンプルの急速な過熱が可能となる。以下にこの熱処理炉を用いた熱処理の
詳細な手順及び条件を示す。 
① サンプルの洗浄 
熱処理前に有機溶剤による超音波洗浄を行う。有機溶剤としてはアセトンを使用する。
超音波洗浄機としては Iuchi VS-100Ⅲ 3 cycle ultrasonic cleaner を使用する。洗浄は
25,50,100 kHzの周波数で 20 秒ずつ、計 5 分行う。アセトンでの洗浄後、純水にて同じ条
件で洗浄を行う。 
② サンプルセット 
洗浄後、サンプルを炉内にセットする（図 3-8 参照）。サンプルは熱電対と共に熱伝導性
の良い炭化ケイ素の板で挟み込み、円筒状の炉の中央にセットする。 
  
 
図 3-8:サンプルセット 
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③ 真空引き 
熱処理は真空中にて行うため、サンプルセット後真空引きを行う。まずスクロールポン
プ(ANEST IWATA 製 ISP-250B)で 10-2 Torr 程度まで真空引きした後、ターボポンプ(三菱
重工製 PT150)で 10-7 Torr 程度まで真空引きを行う（図 3-9 参照）。 
④ 熱処理 
真空引き後、熱処理を開始する。温度コントロールは自動制御によって行う。本研究で
は熱処理温度を 1000℃とした。1 分で 950℃に昇温した後、30 秒で 1000℃まで昇温させ、
その後一定時間 1000℃を維持したら、熱処理を終了し室温まで降温させる。 
  
 
図 3--9:真空ポンプ 
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4-5 酸洗浄 
 高温の熱処理後のダイヤモンド表面の荒れや表面に付着したごみなどが原因でダイヤモ
ンド表面が強く発光してしまい、蛍光観察が行えない場合がある。そこで高温の酸でダイ
ヤモンドを洗浄することで、表面に付着したごみや、余分な欠陥等を酸素で置換しダイヤ
モンド表面を酸素で終端させることで、表面の状態を安定化させ発光を抑える必要がある。 
 使用する酸は硝酸(HNO3)と硫酸(H2SO4)の混合物を使用する。混合比は 1:3 とする。混
酸を作成したらダイヤモンドを投入し、200℃以上に熱する。酸の温度が 200℃以上まで昇
温したら 30 分程度その状態を維持する。その後加熱を終了し、室温に下がるまで待機した
図 3-11-:酸洗浄前後の表面の発光 
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図 3-10-:酸洗浄の様子 
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後、酸から取り出す。最後に、アセトン及び超純水を用いて超音波洗浄を行う。図 3-10 に
酸洗浄の様子を示す。図 3-10(a)は室温での混酸であり、図 3-(b)は 200℃以上まで昇温した
時の混酸の写真である。図 3-10(b)の黄色い気体は窒化ガスである。図 3-11 に酸洗浄前後の
ダイヤモンド表面の発光の蛍光観察像を示す。図 3-10(a)は酸洗浄前の XZ scan 像であり、
表面に強い発光(単一 NV センターのカウントの約 10 倍)が観察された。同観察像の発光の
弱い部分はレーザー照射によってクエンチ(消光)された箇所である。図 3-10(b)は酸洗浄後
の XZ scan 像であり、表面の発光が大きく減少している様子が確認された。酸洗浄により
単一 NV センターのフォトンカウント以下にまで表面の発光が減少したことから、NV セン
ターの観察が可能になった。 
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4-6 共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡（CFM） 
4-6-1 共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡について 
共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡(CFM)とは蛍光顕微鏡の一つであり、高い空間分解能
とコントラストを持つことから、生物や医学の分野で用いられている[18]。また近年ではワ
イドバンドギャップ半導体中の単一光子源を測定する目的での使用も増えている。しかし
市販の CFM では装置の構成などの問題点から単一光子源の測定は行えない。そこでダイヤ
モンド中の単一光子源である NV センターを測定するために特化した CFM を自作した。 
 
4-6-2 共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡の原理、特徴 
CFM の最も大きな特徴は、共焦点系を有するという点である。図 3-12 に典型的な CFM
の模式図を示す。光源のレーザーからの励起光をピンホール１及びビームスプリッターを
介して対物レンズに入射させる。対物レンズを用いてサンプル上にレーザーを集光させ、
その蛍光を発生させる。蛍光はピンホール 2 を介して光検出器で検出する。CFM では一般
的にレーザー光と蛍光をそれぞれピンホールに結像させる。この 2 つのピンホールが共役
の関係になっていることから共焦点光学系と呼ばれている。共焦点系を有する CFM は、ピ
ンホール位置の信号のみが得られることから、迷光の影響を受けづらく、解像度・コント
 
図 3-12:一般的な CFM の模式図 
サンプル
光検出器
レーザー光源
ビームスプリッター
ピンホール２
ピンホール1
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ラストに優れ、深さ方向にも空間分解能が生じるといった特徴を持つ。CFM の XY 方向(面
方向)及び XZ 方向(深さ方向)の空間分解能(半値全幅)は下式で表される[19]。 
0.37λ
𝑁𝐴
                                    (3-1) 
0.67λ
𝑛−√𝑛2−𝑁𝐴2
                        (3-2) 
 
(3-1)式は XY 方向の半値全幅、(3-2)式は XZ 方向の半値全幅を表す。ここで λ は励起光の波
長、NA は対物レンズの開口数、n は媒質の屈折率を示す。ただしここではピンホールの径
は無限小と仮定している。(3-1)及び(3-2)式にあるように、CFM は XZ 方向に比べて XY 方
向の方が高い空間分解能が得られる。また本研究で使用している CFM では励起光の波長
λ=532 nm,対物レンズの NA=0.95 を採用していることから、(3-1)及び(3-2)式より XY 及び
XZ 方向の空間分解能は XY 方向で~207 nm 及び XZ 方向で~1835 nm と計算される。 
 CFM はその構成から励起光の結合点 1 点のみ情報しか得られないため、そのままでは蛍
光強度分布等は得られない。そこでピエゾステージやガルバノミラー等を用いて励起光や
サンプルを走査することで蛍光分布等が得られる。CFM の深さ方向に感度を持つことがで
きるという特徴を利用して、3 次元の蛍光分布測定等も可能である。本論文ではサンプルの
面方向の走査を XY スキャン、深さ方向の走査を XZ スキャンと定義する。 
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4-5-3 本研究で用いる CFMの構成 
 前述のとおり、CFM は市販もされているが、そのほとんどは生物応用等を視野に入れた
ものであり、ワイドバンドギャップ半導体中の単一光子源の測定を行うことは困難である。
そこで本研究で着目するダイヤモンド中のNVセンターを測定することに特化したCFMの
開発を行った。図 3-13 に本研究で用いた CFM の模式図を示す。①励起光としては連続発
振の半導-体レーザー(C.N.I.社製 MGL-III-532nm-300mW-1%:波長:532 nm、出射光強
度:300 mW)を用いた。前項にて説明したとおり、一般的な共焦点系ではピンホールにレー
ザー光を結合させるが、NV センターは励起光の偏光によってその蛍光強度が変化してしま
うため、一方向の偏光のみを抜き出す必要があることから、②偏波保持シングルモードフ
ァイバ(モード・フィールド直径: 6.8/4.3±0.5 µm)を使用した。シングルモードファイバか
ら出射された光は対物レンズによって再びコリメート光に戻され、ビームスプリッターに
入射する。③本構成ではビームスプリッターとしてビームサンプラ(ソーラボ製 BSF20-B:
適応波長 400~700 nm,反射:透過 = 5 : 95)を使用した。④その反射光を対物レンズ(オリン
パス製 MPLAPON50x:NA = 0.95)を用いてサンプルに対して集光させる。⑤この対物レン
ズはピエゾステージ(ピーアイ製 NanoCube® XYZ Piezo Stage P-611.3S:閉ループ制御、最
小走査ステップ 1 nm、最大走査幅 100 µm)を用いて XYZ 方向に走査させることで面方向
及び深さ方向の蛍光分布が取得可能である。サンプルからの蛍光は再びビームサンプラに
入射し、透過光 95%がレンズによって⑥ピンホール(シグマ光機製精密ピンホール PA-25:
ピンホール径 25 µφ)に結合させる。ピンホールを透過した光をレンズによってコリメート
光に戻した後、⑦ロングパスフィルター(オプトライン製 BLP02-647R:カットオフ波長 647 
nm、O光学濃度 6)を通すことで 532 nm の励起光をカットし、640~800nm の NV センタ
ーの蛍光信号のみを取り出す。⑧蛍光強度の検出はシングルフォトンカウンティングモジ
ュールであるアバランシェフォトダイオード(Laser Components 社製 Photon Counting 
Module:COUNT-100C)を用いた。⑨蛍光スペクトル検出の際は光路切り替えミラーを用い
 
図 3-13:CFM の模式図 
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て分光器(HORIBA 製 iHR320)に光を入射させ、冷却 CCD 検出器(HORIBA 製 Synapse)
を用いて蛍光スペクトルを測定する。 
  
 
図 3-14-:本研究で使用した CFM 
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図 3-15 に自作した CFM を用いて測定した NV センターの蛍光分布図を示す。図の通り単
一の NV センターからの蛍光が検出された。またその蛍光強度からシグナルノイズ比(S/N
比)はおよそ 10 倍である。また図 3-16 に蛍光スポットのスペクトル測定結果を示す。この
ように NV センターからの微弱蛍光のスペクトルも測定することが可能である。 
 
 
 
図 3-15: 蛍光分布図 
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図 3-17: 蛍光スペクトル測定結果 
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第 5 章実験結果 
5-1 NVセンターを用いたイオン飛跡検出の検証実験 
5-1-1 イオン垂直照射ダイヤモンドの CFM像 
 Sample 4 の一部に Os イオン(490 MeV)をサンプル表面に対して垂直に照射し、真空中
にて 1000℃で 2 時間の熱処理を施したサンプルの CFM 像を図 4-1 に示す。図 4-1(a)は XY 
scan 像であり、この結果から Os イオン照射部からのみスポット状の蛍光が確認された。
図 4-2 に蛍光スポットのスペクトル測定結果を示す。この結果より NV-センターのゼロフォ
ノンラインと思われる 638 nm のピークとフォノンサイドバンドと思われる 630~800 nm
のブロードなスペクトルが検出されたことから、発光由来は NV センターであることが明
らかとなった。また 30×30 μm2の範囲で蛍光スポット数を測ったところ、66 個であった
ことから、観測されたスポットの密度は 7.3×106 spots/cm2であることが分かった。照射イ
オンのフルエンスは 5×106 ions/cm2であるため、観測されたスポット数と異なるが、実際
の照射イオン数は照射面内で多少ばらつきが生じることから、照射したイオンの数に対し
てほぼ同数の蛍光スポットが検出されていると考えられる。また図 4-1(b)にイオン照射部の
XZ スキャン結果を示す。サンプル表面から垂直に線状の蛍光が確認された。その長さを測
ったところおよそ 20 μmであった。SRIM シミュレーションを用いて計算した、ダイヤモ
ンドに照射した Os イオン(490 MeV)の飛程は 18.2μmと計算される。3-5-1 にて XZ 方向の
空間分解能は~1.8 μm と計算されていることから、イオン飛程の測定値は計算値の誤差範
囲内であるため、ほぼ同じ長さの NV センターが形成されていると考えられる。以上の結
果から、NV センターを用いたイオン飛跡検出は可能であることが明らかとなった。 
 
  
-  
(a)XY scan                        (b) XZ scan 
図 4-1:ダイヤモンド表面に対して垂直に照射した Os イオン(490 MeV)飛跡の CFM 像 
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図 4-2:蛍光スペクトル 
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5-1-2 イオン水平照射ダイヤモンドの CFM像 
図 4-1(b)に示したように、イオン垂直照射ダイヤモンドの XZ スキャンからもイオンの飛
程を測定することは可能であるが、CFM の XZ 方向の空間分解能は XY 方向の空間分解能
に比べて低い。そこでダイヤモンドに対してほぼ水平にイオンを照射することで、より空
間分解能の高い XY スキャンでイオン飛跡の測定が行えると考え、イオンの水平照射を試み
た。 
図 4-3(a)にダイヤモンドに対して水平に Os イオン照射を照射し、1000℃で 2 時間の熱処理
を真空中にて施したサンプルの XY スキャン像を、図 4-3(b)に同領域のイオン飛跡の XZ ス
キャン像を示す。図 4-3(b)よりイオンの、サンプル表面に対する入射角はおよそ 10°であ
った。図 4-3(a)からイオンの入射角を考慮したうえでイオン飛跡の長さを測ったところ、お
よそ 15.0±0.48 µm であった。図 4-4 に角度補正の方法を示す。XY スキャンはサンプルの
表面に沿って走査しているため図 4-3(a)から測定されるイオン飛跡の長さは図 4-4 中の
Measured rangeに相当する。そのため実際のイオン飛程は図 4-4中の Ion track rangeは、
図 4-2(b)から求めたイオンのサンプル表面に対する入射角 θ を用いて下式で計算される。 
Ion track range = 
𝑀𝑒𝑎𝑠𝑢𝑟𝑒𝑑 𝑟𝑎𝑛𝑔𝑒
𝑠𝑖𝑛𝜃
              (4-1) 
前述の CFM の走査方向による空間分解能の違いから、イオン垂直照射の XY スキャン像か
ら求めた飛程の方がイオン水平照射の XZ スキャン像から求めた飛程よりも確からしい値
であると考えられるため、ダイヤモンドを用いたイオン飛跡の長さをより正確に評価する
ためには、イオン水平照射が有利であると考えられる。ダイヤモンドに照射した Os イオン
の飛程は SRIM シミュレーションを用いて算出すると 18.2 µmであることから、このサン
プルでは照射イオンの飛程の 80%程度の長さしか検出されなかった。図 4-3(a)を見ると、
 
(a)XY scan                             (b)XZ scan 
図 4-3:ダイヤモンドに対して垂直に照射した Os イオン(490 MeV)飛跡の CFM 観察像 
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飛跡の直近にイオン飛跡とは異なる方向に伸びる、線上の NV センターも観察された。こ
れは照射イオンによってはじき出された原子が形成した原子空孔であるサブカスケードか
ら形成された NV センターであると考えられる。以上の結果から、イオンをダイヤモンド
に対して水平に照射し観察することで、イオン飛跡をより高精細に観察でき、さらにサブ
カスケードまでもが検出可能であることが明らかとなった。しかしイオン飛跡を完全に可
視化することはできなかったため、イオン飛跡検出の感度向上の必要性があると考えられ
る。 
  
 
図 4-4:イオン飛程の算出方法 
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θ
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5-1-3 異なるイオン種の観察結果 
 図 4-5に Sample 1に対して水平に照射したOsイオン(490 MeV)と Xeイオン(560 MeV)
の飛跡観察像について示す。それぞれの飛跡の長さを測ったところ Os イオン(490 MeV)で
は 15.0±0.4 µmと測定され、Xe イオン(560 MeV)は 9.8±2.3 µm と測定された。SRIM シ
ミュレーションによって求まる Os イオン(490 MeV)及び Xe イオン(560 MeV)の飛程はそ
れぞれ 18.2 µm及び 23.4 µmと計算されるため、観測された飛跡の長さは Os イオン、Xe
イオン共に短く検出されたことが分かる。ここでイオン飛跡の観察結果とモンテカルロシ
ミュレーションにより算出した照射イオンが形成する原子空孔密度とを比較する。図 4-6
にモンテカルロシミュレーションを用いて算出した、ダイヤモンドに照射した Os イオン
(490 MeV)及び Xe イオン(560 MeV)が形成する原子空孔密度の深さ依存性を示す。この結
 
(a)Os イオン(490 MeV)                 (b)Xe イオン(560 MeV)                    
図 4-5:Os イオン及び Xe イオン照射ダイヤモンドの XY スキャン像 
 
(a)Os イオン(490 MeV)の検出限界          (b)Xe イオン(560 MeV)の検出限界     
図 4-6: Os イオン及び Xe イオンの形成する原子空孔密度の深さ依存性と検出限界 
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果より、照射イオンはより深い位置、つまり飛程末端部分に近くなるほど多くの原子空孔
を形成することが分かる。NV センターはより原子空孔密度が大きい位置で形成されやすい
と考えられるため、図に示す範囲において NV センターが形成されていると推測される。
ここで検出された飛跡の中で最も原子空孔密度の低い点を検出限界と定義した。Sample 1
での Os イオン (490 MeV)及び Xe イオン (560 MeV)の検出限界はそれぞれ~350 
vacancies/µm、~300 vacancies/µm と求められた。 
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5-1-4 原子空孔の拡散 
 NV センターは形成する際に高温での熱処理が必要となる。熱処理を行うとダイヤモンド
中の原子空孔が拡散し窒素原子と結びつくことで NV センターが形成されるため、イオン
飛跡観察のためには原子空孔を拡散させる必要がある。そこで原子空孔の熱拡散長を計算
しイオン飛跡検出に与える影響を考察する。 
 原子空孔の熱拡散長 L は下式にて与えられる[20]。 
L = √6𝐷𝑡                                (4-1) 
ここで t は熱処理時間[s]であり、Dは熱拡散係数であり D = D0 exp[-Ea/(kBT)]で与えら
れる(T は熱処理温度[K])。ダイヤモンド中の原子空孔では、D0 = 3.7×10-6 cm2/s[21]、
Ea = 2.3 eV[22]であることが知られている。今回の熱処理条件では、T=1273 K、t=7200 s
であるため熱拡散長 L は~130 nm であると計算される。ここで今回使用した CFM の XY
方向の空間分解能は最高 207 nm であると計算されている。原子空孔の熱拡散長 L は CFM
の空間分解能に比べて小さい値であることから、原子空孔の熱拡散は飛跡の測定結果には
ほぼ影響を及ぼさないと考えられる。 
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5-2 イオン飛跡検出の感度向上 
前節より NV センターを用いたイオン飛跡検出が可能であることは明らかとなったが、
重イオンを完全に可視化することはできなかった。そこで NV センターをより効率よく形
成させることが出来れば、イオン飛跡検出の感度向上につながると考えた。NV センターが
形成されるためにはイオン照射により形成される原子空孔と、窒素不純物が結合する必要
がある。つまり、原子空孔密度や不純物窒素濃度が重要な役割を果たすと言える。本節で
は、ダイヤモンド中の不純物窒素濃度と熱処理条件が NV センター形成に与える影響を調
べた結果について報告する。 
 
5-2-1 重イオン照射による NVセンター形成の窒素濃度依存性 
重イオン飛跡に沿って NV センターを形成させるためには、重イオン照射により導入さ
れる原子空孔の直近に十分な量の不純物窒素原子が存在しなければならない。従ってイオ
ン飛跡検出の感度向上のためには不純物窒素濃度依存性を調べる必要性があると考えた。
そこで様々な窒素不純物濃度のダイヤモンドに対して重イオンを照射し、NV センター形成
に与える影響を調べた。 
 図 4-7 に表 3-1 に示したサンプルそれぞれに対して、Os イオン(490 MeV)を照射し、真
空中にて 1000℃で 2 時間の熱処理を施し、CFM を用いて観察した結果を示す。照射イオ
ンのフルエンスはそれぞれ、Sample 1 及び Sample 3 は 1×107 /cm2、Sample 2､Sample 4､
Sample 5及びSample 6は0.5×107 /cm2とした。図4-7より、Sample 1,Sample 2,Sample 4
及びSample 5からはイオン飛跡に沿って形成されたNVセンターがはっきりと検出された。
また Sample 5 では少量のスポット状の NV センターが検出されるのみであった。しかし
Sample 3 及び Sample 6 では NV センターは検出されなかった。以上の結果より、ある程
度の窒素不純物濃度がないとイオン飛跡は検出されず、その検出下限は、窒素不純物濃度
で 0.8 ppb ～3.8 ppb の間、CVD 合成条件(N/C)では 120 ppb~200 ppb の間であると考え
られる。 
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 ここでイオン飛跡の観察結果とモンテカルロシミュレーションにより算出した照射イオ
ンが形成する原子空孔密度とを比較する。図 4-8 にモンテカルロシミュレーションを用いて
算出した、ダイヤモンドに照射した Os イオン(490 MeV)が形成する原子空孔密度の深さ依
存性を示す。イオン飛跡が検出されたそれぞれのサンプル中の不純物窒素濃度に対する検
出限界の算出結果を図 4-8 に示す。ここで CVD 合成薄膜ダイヤモンドである Sample 4 お
よび Sample 5 の不純物窒素濃度は結晶合成時の窒素ガス取り込み比を 0.5%と仮定して算
出した。結果より、窒素濃度の向上により検出限界が大きく向上した。Sample 1、Sample 2
の検出限界は、およそ 350 vacancies/µm である。検出限界の位置では一つの NV センター
が形成されていると考えられるため、不純物窒素濃度が 3~4 ppb のダイヤモンド中では原
子空孔から NV センターへの変換効率は 0.3%であると計算される。 
  
 
図 4-7: 各サンプル中の Os イオン飛跡観察結果 
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図 4-8: SRIM シミュレーションを用いて算出したダイヤモンドに照射した 
Os イオン(490 MeV)の形成する原子空孔数の深さ依存性 
 
図 4-9:検出限界の窒素濃度依存性 
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5-2-2 重イオン照射による NVセンター形成の熱処理時間依存性 
重イオン飛跡に沿って NV センターを形成させるためには、高温の熱処理を施すことに
よって、重イオン照射により導入された原子空孔を NV センターへと変換させなければな
らない。そのため、効率よく NV センターを形成するための熱処理条件が明らかになれば、
より原子空孔密度の低い領域でも NV センターが形成するようになるため、イオン飛跡の
検出感度も向上すると考えられる。しかし NV センターを効率よく形成させるための最適
な熱処理条件は未だ報告されていない。そこで今回は熱処理時間に着目し、様々な時間で
熱処理されたダイヤモンド中のイオン飛跡を観察することで、NV センター形成の熱処理時
間依存性を調べた。 
 サンプルとしては Sample 3 を用いた。照射イオンは Os イオン(490 MeV)を使用した。
熱処理は真空中にて 1000℃の条件で、時間を 2 分から 640 分までの範囲で行った。熱処理
時間範囲の設定は原子空孔の熱拡散長を考慮して決定した。図 4-10 に熱処理時間に対する
原子空孔の熱拡散長を示す。また同図の点線は CFM の XY 方向の空間分解能を示す。この
結果より熱処理時間が 640分でCFMのXY方向の空間分解能とほぼ同程度の熱拡散長とな
るため、640 分以上の熱処理を施すと測定結果に影響を及ぼす程度まで原子空孔が熱拡散し
てしまうことが分かる。したがって本実験では 2 分~640 分までの時間で熱処理を施し、イ
オン飛跡の観察を行った。 
  
 
図 4-10:熱処理時間に対する原子空孔の熱拡散長 
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 図 4-11 に熱処理時間ごとの CFM 像を示す。2 分の熱処理で既に NV センターは形成さ
れ、その後熱処理が進むごとにイオン飛跡の長さと単一イオン飛跡に沿って形成される NV
センターの数が増加していく様子が観察された。図 4-12 にそれぞれの熱処理時間ごとのイ
オン飛跡の長さ及び単一イオン飛跡に沿って形成される NV センターの数を示す。2 分の熱
処理で既にイオン飛跡は検出されはじめ、その長さはおよそ 11.7 µm であった。その後イ
オン飛跡の長さは 120 分の熱処理で飽和し、その長さはおよそ 16.0 µm であった。この結
果から熱処理時間ごとの検出限界を計算したところ、熱処理時間 2 分では検出限界は
512 vacancies/µmであったが、熱処理時間 120 分を超えると検出限界は 377 vacancies/µm
まで向上した。それに対して単一イオン飛跡に沿って形成される NV センターの数は 120
分以降も増加し、その増加傾向から 640 分以降も増加し続けると予想される。以上の結果
より、イオンの検出限界は 120 分の熱処理後下がることは無いが、飛程をより正確に測定
するためには、十分な数の NV センターを形成させることも重要であることから、640 分以
上の熱処理が必要であると考えられる。しかし 10 時間を超える熱処理を施すのは効率的で
ない。また 1000℃で 640 分の熱処理を施した際の原子空孔の熱拡散長を計算すると、
 
図 4-11:熱処理時間ごとのイオン飛跡観察結果 
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~260 nmと計算される。つまりCFMの空間分解能と同程度の拡散をしてしまうことから、
これ以上長い時間の熱処理では、熱拡散が測定結果に影響を及ぼしてしまうという問題が
生じる。 
そこで最適な温度で熱処理を施すことで、NV センターの拡散を抑えて、より効率よく NV
センターを形成させる必要があると考えられる。 
 
  
 
図4-12:観測されたイオン飛跡の長さ及び1イオンを構成するNVの数の熱処理時間依存
性 
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第 6章 結言 
 本研究は新しい検出原理を持った蛍光イオン飛跡検出器として、ダイヤモンド中の発光
中心である NV センターが利用可能であることを提案した。NV センターはたった一つでも
検出可能であるため、超高分解能測定法を用いることで数ナノメートルという非常に高い
分解能で蛍光観察が可能であるという特徴を持つ。この NV センターを用いてイオン飛跡
を構成することで、原理的にナノメートルオーダーでの飛跡観察が行えるのではないかと
考え、まずは NV センターを用いた飛跡検出の検証実験を試みた。 
 NV センターを用いた飛跡検出を行うためには、ダイヤモンド内にある程度窒素不純物が
含まれていなければならない。そこで本研究では異なる窒素濃度サンプルを 6 種類準備し
た。照射したイオンには 490 MeV の Os イオン及び 560 MeV の Xe イオン用いた。イオン
照射後、NV センターを形成させるために、真空中にて高温の熱処理を施した。イオン飛跡
の観察はNVセンター観察のために自作した共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡を使用した。 
 ダイヤモンドに対して垂直に Os イオンを照射し、蛍光観察を行ったところスポット状の
蛍光が確認された。蛍光スペクトル測定を行ったところ蛍光は NV センターによるもので
あることが明らかとなった。また蛍光スポットの深さ方向のスキャンを行ったところ、蛍
光は基板表面からほぼ垂直に線状に形成されていたこと、観察されたスポット数と照射イ
オン数を比較したところほぼ同じ値が得られたことから NV センターを利用したイオン飛
跡検出に成功したといえる。次にイオンを基板に対してほぼ水平に照射して CFM による観
察を行ったところ線状に伸びる NV センターがより精細に観察された。この観察された飛
跡の長さを測定したところ、およそ 15.0 μm であった。この値は SRIM シミュレーション
を用いて算出した飛程に比べて短い値である。よってこの結果では NV センターを用いた
イオン飛跡検出では照射されたイオンを完全に可視化することが出来なかったという課題
が得られた。そこで次にイオン飛跡の検出感度向上の試みとして、検出感度の窒素濃度依
存性と熱処理時間依存性について調べた。まずは窒素濃度依存性について調べたところ、
窒素濃度の高いサンプルからはイオン飛跡が検出されたが、イオン飛跡の低いサンプル中
からは NV センターは観察されなかった。この結果からイオン飛跡検出のために必要な窒
素濃度の下限が明らかとなった。それぞれのイオン飛跡の長さとモンテカルロシミュレー
ションによって算出した原子空孔密度の深さ依存性と比較して、検出されたイオン飛跡の
中で最も原子空孔密度が小さい位置を検出限界と定義した。検出限界の窒素濃度依存性を
求めたところ、検出限界は窒素濃度に大きく依存することが明らかとなった。つぎにイオ
ン飛跡検出感度の熱処理時間依存性を試みた。その結果 2 分の熱処理で NV センターの形
成が確認され、その後 2 時間の熱処理まではイオン飛跡が長くなったが、それ以降はイオ
ン飛跡の長さは変わらないという結果が得られた。またイオン飛跡を構成する NV センタ
ーの数を測定したところ、10 時間の熱処理までその数は増え続け、その後も依然増加傾向
にあることという結果が得られた。以上の結果からイオン飛跡をより正確に検出するため
には 10 時間以上の熱処理が必要であると考えられる。  
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 今後の課題としては、さらにイオン飛跡の検出感度を上げるためにさらに高い窒素濃度
のダイヤモンドを用いて飛跡検出を行う。しかし窒素濃度を高くしすぎると合成時に既に
NV センターが形成されてしまい、イオン照射によって形成された NV センターとの区別が
つかなくなってしまう。そのためイオン飛跡検出のための最適な窒素濃度を求める必要が
ある。また今回の実験にてイオン飛跡検出感度の熱処理時間依存性が明らかとなったが、
熱処理温度の最適化は成されていない。長時間の熱処理を施すと原子空孔が拡散しすぎて
イオン飛跡が正確に検出されなくなる恐れがあるため、可能な限り原子空孔の拡散を押さ
えて効率よく NV センターを形成させるための熱処理温度を明らかにする必要がある。NV
センターを利用したイオン飛跡検出の最大の利点は、NV センターの発光効率の高さを利用
することで原理的にナノスケールでのイオン飛跡検出が行える可能性を持つという点であ
る。しかし現在使用している CFM の空間分解能は最大でも~200 nm である。そこで STED
法に代表される数 nm での蛍光観察が可能な超高分解能測定法を用いることで、既存の検
出器では測定不可能なほどの超高空間分解能でのイオン飛跡検出を目指す。 
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